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ン斥力 U,最隣接サイ ト問クーロン斥力 V,電子の遷移積分 t､局在スピン間の超交換相互作用Jsを考慮
した｡伝導電子数はサイ ト当たり0.5個とした｡計算手法は有限サイズクラスターにおける厳密対角化法
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と､密度行列繰込群法を用いた｡
電荷秩序 ･反強磁性状態において光励起状態の時間発展を調べ､以下の結果が得られた｡光照射直後に
電荷秩序が崩壊し､局在スピンの反強磁性相関が抑制され､電荷秩序は時間経過後も回復しない｡一方局
在スピン相関は時間と共に強磁性的に変化し､これと共に伝導電子の運動エネルギーが減少する｡これは
二重交換相互作用によって､局在スピン相関が強磁性的に変化することに伴い､伝導電子の有効的な遷移
積分が増大するためである｡また過渡光吸収スペクトルには､光学ギャップ内にDmde成分に相当するピー
ク構造が出現し､時間と共に成長する｡光照射後の一粒子励起スペクトルには､ギャップ内に新たなバン
ド構造が出現し､そのバンド幅が時間と共に増大する｡
電荷とスピン状態の時間変化の関係を明らかにするため､最近接サイト間の局在スピン相関Ks､一粒
子励起スペクトルにおけるギャップ内の新たなバンド構造の幅 W,過渡光吸収スペクトルにおける光学
ギャップ内のスペクトル強度Dの時間依存性を調べた｡3者は時間の経過と共に単調に増加し､時刻t7-
10近傍で飽和するという振る舞いを示す｡これは光励起状態において､電荷とスピン自由度の間に強い
相関があることを示している｡また電子遷移積分強度を減少させた場合､初期の時間に見られる傾きが減
少する｡これは伝導電子の遷移積分によって時間変化が支配されている事を示している｡
(2)スピン状態自由度を有する遍歴電子系
スピン状態自由度を有する遍歴電子系の解析においては､準位差のある2軌道Hubbard模型を用いた｡
相互作用として同一軌道と異軌道のオンサイト･クーロン斥力 UとU′､同一サイトのフント結合Jとペ
アホッピング人 電子の(-aorb)軌道の遷移積分 Jを考慮した｡エネルギー準位がAだけ高い軌道をa軌
道､低い軌道をb軌道とする｡電子数はサイト当たり2個とした｡AOB2電子配置のLS状態と､AIBl電子
配置でスピンが揃ったHS状態の2つのスピン状態が基底状態となり得る(図2の挿入図参照)｡計算手法
は有限サイズクラスターにおける厳密対角化法と､時間依存Hartree-Fock(HF)法を用いた｡
電子遷移の項を摂動とし､光照射前後の有効模型を導出して､その基底状態を調べた｡光照射前は各サ
イトの電子数を2個とし､光照射効果は電子数が3個と1個のelectronとholeサイトが導入されるものと
した｡光照射前には､準位差が大きな領域でLS相､フント結合が大きな領域ではHS相､その中問にLS
とHS状態が混在するHn.相が存在する.H瓜相近傍のLS相において､光照射後にHS状態が誘起され
た状態が安定になることを明らかにした｡誘起されたHS状態はholeと束縛状態を形成し､二重交換相互
作用により安定化する｡
HS状態が誘起された場合における光吸収スペクトルを調べた｡2つの特徴的なピーク構造が出現 し､
それぞれをD､Bとする｡ ピークDは光照射により生成されるelectronの運動量が変化する励起であり､
無限系でのDmde成分に対応する｡ ピークBは光照射により生成されるholeとHS状態の束縛状態に起
因する励起であり､ピーク位置がサイズや次元に依らない.これはHS状態の生成を特徴付ける励起で
あり､実験との対応について考察を行った｡
また光励起状態の時間発展を時間依存HF法を用いて解析した｡隣接するelectronサイトからholeサイ
トへの電子遷移により､HS状態が生成されることが明らかになった｡生成されるHS状態は､周囲の
hole濃度が高い場合に安定化する事を示した｡
結論
スピン電荷結合系ならびにスピン状態自由度のある遍歴電子系において､電荷とスピン自由度に着目し､
その光照射効果の微視的機構を明らかにした｡本研究によって光励起状態やその時間発展においてスピン･
電荷の相関効果に対する知見を得ることが初めて可能となった｡
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論文審査の結果の要旨
強相関電子系における光誘起現象は､強い電子間相互作用により劇的な電子状態の変化が生じることや
スピン･軌道自由度を利用した超高速応答が期待できることなどから､近年多くの注目を集めている｡金
森悠提出の論文は､強相関電子系において特に電子の電荷とスピンの自由度が強く結合した系の光誘起現
象を対象とし､理論的な観点から光励起状態における新奇な現象の探索､微視的な起源の解明を目的とし
ている｡本論文では､次の二つの系を対象としている｡(1)伝導電子と局在スピンが強く結合している系
における光誘起現象｡(2)スピンの大きさが変化する､いわゆるスピン転移のある遍歴電子系における光
誘起現象｡二つの課題は､それぞれベロフスカイト型マンガン酸化物､ならびにコバルト酸化物において
なされた光照射実験の結果をもとに問題設定と模型の設定がなされている｡
伝導電子 ･局在スピン結合系においては特に電荷秩序絶縁体における光照射後のダイナミクスと､これ
により誘起される強磁性金属状態に焦点を当て､拡張された二重交換模型を少数クラスターにおいて数値
的に厳密に計算している｡本理論解析の大きな成果は､光照射後の初期過程において､電荷とスピンの自
由度の振る舞いに強い相関を見出したこと､その特徴的な時間が伝導電子のホッピングにより支配されて
いることを明らかにしたことである｡
スピン転移のある遍歴電子系においては､低スピン･バンド絶縁体に光照射を行うことで誘起される高
スピン状態の安定性について､ならびにその生成過程について理論解析がなされた｡光の照射により高ス
ピン状態の生成が可能であることを示し､これが光により導入されたキャリアと束縛状態を形成すること､
また励起状態における光吸収スペクトルに特徴的な構造を形成することを示した｡これらの計算結果は､
コバルト酸化物における過渡光スペクトルの実験結果に対して一つの解釈を与えたといえる｡
これらの理論解析結果は光励起状態における伝導電子とスピン自由度との強い相関について新たな知見
を与え､近年行われている光ポンプ･プローブ実験の解析に役立っことが期待される｡申請者がこの研究
を遂行したことは､自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有していることを示してい
る｡従って金森悠提出の論文は博士 (理学)の学位論文として合格と認める｡
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